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摘要 在 第 四 代 反 应 堆 中 ， 核 石墨 作为 慢 化 体 和 反射 体 材料 服役 于 高 温和 高 通 量 的 快 中 子 辐 照 环 境 中 。 
快 中 子 辐 照 会 在 核 石墨 中 产生 大 量 的 弗 伦 克 尔 缺陷 对 。 这 些 缺 陷 经 过 潭 灭 、 扩 散 、 最 终 形成 更 大 的 缺陷 团 
艇 ， 从 而 改变 核 石 墨 的 微观 结构 ， 进 而 改变 核 石墨 的 宏观 性 能 。 因 此 ， 研 究 核 石墨 在 高 温 辐 照 条 件 下 的 缺 
陷 演 化 行为 和 机 理 对 提高 反应 堆 安 全 性 具有 重要 意义 。 本 研究 采用 30 MeV 的 "Ag 下 离子 在 420 "C 下 辐 照 
IG-110 核 石 墨 来 模拟 核 石墨 在 快 中 子 辐 照 过 程 中 的 缺陷 演化 行为 。 通 过 微 区 拉 曼 光谱 对 IG-110 核 石 墨 截面 
结构 进行 表征 ， 并 对 比 IG-110 核 石墨 不 同 深度 处 的 拉 曼 光谱 特征 参数 和 辐 照 损伤 剂量 之 间 的 关系 ， 研 究 
IG-110 微观 结构 随 辐 照 损伤 剂量 (DPA, Displacements Per Atom) 的 演化 行为 。 研 究 结 果 表 明 ， 随 着 注 量 的 
加 ， 核 石墨 拉 曼 光谱 的 特征 参数 D 峰 高 度 与 G 峰 高 度 比 值 (Ip/Ie)、G 峰 半 高 宽 EWHM(G), Full Width at Half 
Maximum of the G peak) 以 及 G 峰 的 偏 移 量 都 显著 增加 。 与 SNi' 辐 照样 品 相 比 ， 相 同 辐 照 损伤 剂量 下 ， 
1!09Ag5! 辐 照 的 石墨 拉 曼 光谱 的 Ip/Ia 和 FWHM(G) 更 大 。 相 同 的 FWHM(G) 下 ，'"”Ag* 辐 照 的 石墨 拉 曼 光谱 
的 Ip/Ia 比 SSNi5 辐 照样 品 大 。 这 些 结果 说 明 更 重 的 重 离子 辐 照 会 在 核 石墨 中 引起 更 高 速率 的 缺陷 积累 ， 从 
而 更 快 地 导致 石墨 晶 粒 尺寸 变 小 ， 并 促进 纳米 唱 化 进程 。 
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Abstract [Background] Within GEN-IV reactors, nuclear graphite plays a crucial role as both a moderator 
and reflector in an environment characterized by high temperatures and intense fast neutron irradiation. The exposure 
to fast neutron irradiation induces the formation of numerous Frankel defects in the nuclear graphite. These defects 
undergo processes of annihilation and diffusion, ultimately giving rise to larger defect clusters. This transformation 
in the microstructure of nuclear graphite directly impacts its macroscopic properties, necessitating a thorough 
investigation. [Purpose] The paramount significance lies in comprehensively studying the evolution of defects in 
nuclear graphite under conditions of high-temperature irradiation. This research is essential for advancing reactor 
safety. [Methods] This study employed 30 MeV !'7Ag5* ions to irradiate IG-110 nuclear graphite at 420 °C to 
simulate the defect evolution behavior during fast neutron irradiation of nuclear graphite. The energy loss, defect 
distribution, and ion implantation profiles of 30 MeV *8Ni> and '°7Ag> ion beams bombarding standard nuclear 
graphite ICRU-906 (density of 2.26 g/cm3, displacement energy of 28 eV) were calculated using the full cascade 
damage model in the SRIM (Stopping and Range of Ions in Matter) software. The cross-sectional structure of IG- 
110 nuclear graphite was characterized using micro-Raman spectroscopy. The relationship between the Raman 
spectroscopic features at various depths of IG-110 nuclear graphite and the irradiation damage dose was compared 
to investigate the evolution of IG-110 nuclear graphite microstructure with increasing irradiation damage dose (DPA, 
Displacements Per Atom). [Results] With the increase in particle fluence, the characteristic parameters of the Raman 
spectra of nuclear graphite, including the Ip/Ia ratio (the ratio of the D peak height to the G peak height), the Full 
Width at Half Maximum of the G peak (FWHM(G)), and the shift of the G peak, all show significant increments. 
When compared to samples irradiated with ?9Ni5* at the same irradiation damage dose, the graphite Raman spectra 
irradiated with !!7Ag5* demonstrate higher Ip/Ic ratios and FWHM(G). At the same FWHM(G) level, the Ip/Ic ratio 
of the graphite Raman spectra irradiated with '!°7Ag** is greater than that of the samples irradiated with *8Ni>*. 
[Conclusion] The results suggest that irradiation with heavier ions induces a higher rate of defect accumulation in 
nuclear graphite, leading to a more rapid reduction in graphite grain size and promoting the progression towards 


nanocrystallization. 
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核 石 墨 具 有 耐 高 温 、 耐 辐 照 、 耐 腐蚀 和 易 加 工 等 优良 性 能 ， 自 从 成 功 地 应 用 于 艺 
加 哥 一 号 堆 (Chicago Pile D 以 来 ， 它 作为 一 种 优秀 的 中 子 慢 化 体 和 中 子 反射 体 材料 在 核 
反应 堆 中 被 广泛 应 用 上 中。 近年 来 ， 随 着 第 四 代 反 应 堆 迅 速 发 展 ， 高 温 气 冷 堆 以 及 熔 盐 堆 
也 采用 核 石墨 作为 慢 化 体 材料 和 反射 体 材 料 卢 3。 虽然 核 石墨 的 研究 已 经 持续 了 半 个 世 
纪 ， 但 随 着 石墨 生产 技术 的 进步 以 及 新 型 反应 堆 对 核 石墨 性 能 更 高 的 要 求 ， 近 年 来 核 
石墨 的 研究 重新 受到 重视 1， 特 别 是 其 在 反应 堆 中 高 温和 高 通 量 快 中 子 辐 照 环境 下 的 
行为 & 。 核 石墨 一 般 是 由 石油 焦作 为 骨 料 颗粒 ， 采 用 煤 沥青 作为 粘 结 剂 ， 经 过 混 捏 、 
成 型 后 ， 再 经 过 人 焙烧、 浸渍 和 石墨 化 而 成 PC0。 核 石墨 在 反应 堆 中 服役 过 程 中 受 快 中 子 
辐 照 会 产生 大 量 的 弗 伦 克 尔 缺陷 对 ， 这 些 点 缺陷 经 过 淹 灭 ， 移 动 ， 复 合 后 形成 更 大 范 
的 缺陷 团 徐 ， 导 致 核 石墨 的 微观 结构 发 生变 化 ， 进 而 改变 核 石墨 构件 宏观 尺寸 和 性 
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结构 演化 过 程 ， 进 一 步 了 解 核 石墨 的 辐 照 损伤 机 理 ， 以 提高 石墨 堆 的 安全 性 和 反应 


堆 寿 命 


在 材料 测试 堆 中 开展 快 中 子 辐 照 成 本 高 、 辐 照 周 期 长 ， 且 辐 照 后 样品 有 较 强 的 放 
射 性 0]。 而 离子 束 辐 照相 较 于 测试 堆 中 的 快 中 子 辐 照 ， 具 有 缺陷 产生 速率 更 快 、 温 度 


控制 更 精确 《十 10 °C) P 、 残 余 放 射 性 更 低 、 可 使 用 的 设施 更 多 等 优点 。 因 此 人 们 稼 
用 离子 辐 照 模拟 快 中 子 辐 照 来 研究 核 石墨 的 辐 照 损伤 行为 04。 一 般 而 言 ， 人 们 将 离子 
辐 照 分 为 轻 离 子 辐 照 (包含 质子 和 氧 离子 辐 照 ) 和 重 离子 征 照 "3。 轻 离子 在 材料 中 的 


射程 大 ， 有 更 小 的 样品 活化 ， 但 采用 轻 离 子 辐 照 容易 导致 样品 温度 升 高 ， 因 为 轻 离 子 


辐 照 有 较 大 的 电子 能 损 份 额 号 ， 而 且 轻 离子 征 照 产生 的 级 联 碰撞 范围 较 小 、 缺 陷 密度 


较 稀 琉 "3。 而 重 离子 辐 照 一 般 有 更 高 的 缺陷 产生 率 、 与 快 中 子 辐 照 更 接近 的 级 联 碰 撞 
避免 快 重 离子 辐 照 效应 053) 的 


尺寸 叫 ， 同 时 ， 采 用 较 高 能 量 〈 能 量 一 般 在 4-30 MeV 以 
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完 不 同 损伤 缺陷 浓度 下 ， 核 


石墨 的 结构 演化 规律 ， 这 在 研究 性 能 分 散 性 较 大 的 核 石墨 的 辐 照 效 应 中 特别 有 用 09。 
拉 曼 光谱 对 核 石墨 中 的 缺陷 结构 特别 敏感 ， 具 有 高 灵敏 度 和 对 样品 无 损伤 等 优点 


I， 常 被 用 于 分 析 石墨 材料 中 的 点 缺陷 和 缺陷 团 复 09， 


能 够 对 石墨 中 的 缺陷 密度 进行 


分 析 09。 石 墨 拉 曼 光谱 的 D 峰 〈1360 cem, WRJ 532 nm) 对 应 石墨 中 芳香 环 呼吸 
振荡 模式 P0， 该 模式 只 有 当 石 墨 唱 体 出 现 缺 陷 ， 对 称 破 缺 使 原本 禁止 越 迁 的 声 子 发 生 
越 迁 时 ， 该 峰 才 会 出 现 。G 峰 (1580 em!) 对 应 的 sp? 碳 杂 化 键 的 拉 伸 模式 P11。Ferrari 
等 人 08 2 根据 拉 曼 光谱 的 特征 参数 (Io/Iae, FWHM(G), G 峰 峰 位 等 ) 的 演变 过 程 ， 提 出 了 
从 石墨 到 无 定形 碳 的 三 阶段 模型 。 第 一 阶段 对 应 石墨 纳米 晶 化 过 程 。 在 这 一 阶段 ， 随 


着 石墨 中 缺陷 增加 ， 品 粒 尺 十 减 小 ， 石 墨 拉 曼 光谱 的 Ip/Is, FVHM(G)I G 峰 峰 位 都 相 


应 增加 ， 而 且 Iis 和 FWHM(G) 成 比例 增加 。 第 二 阶段 对 应 石墨 非 唱 化 过 程 。 该 阶段 


Ip/Ic 和 G 峰 峰 位 降低 ，FWHM(G) 增 加 ， 在 IwIe 与 FEWHM(G) 在 纳米 晶 化 过 程 中 的 线性 


关系 被 打破 ， 对 应 着 石墨 中 缺陷 进一步 增加 ， 石 墨 逐 渐 非 品 化 。 第 三 阶段 对 应 石墨 从 
非 唱 态 向 不 定形 碳 发 展 ， 在 该 阶段 ，IwIG 减 小 FWHM(G)I G 峰 峰 位 增加 ， 缺 陷 进 一 
步 积 累 ， 导 致 石墨 不 定形 化 。 人 们 常 使 用 拉 曼 光谱 的 这 些 特征 参数 来 描述 核 石墨 中 辐 


照 缺陷 的 密度 以 及 石墨 因 辐 照 导致 的 微观 结构 演化 过 程 。 


结合 激发 光源 耦合 在 显微镜 中 的 微 区 拉 曼 光谱 仪 可 达 亚 微米 的 空间 分 辨 率 ， 非 常 


适合 用 于 较 高 能 量 


重 离 


离子 辐 照 后 的 石墨 样品 的 截面 分 析 ， 


研究 不 同 辐 照 损伤 剂量 


ligi 


下 ， 石 墨 的 结构 演化 09。 在 我 们 的 


SNA FE 420 “CF 
成 功 地 获得 


了 核 石 墨 在 该 温度 下 辐 昭 


辐 照 核 石墨 ， 通 过 微 


以 实现 通 
前 期 工作 中 采用 了 30 MeV 的 
区 拉 曼 分 析 了 带 有 辐 照 缺陷 梯度 的 石墨 


过 一 个 注 量 的 样品 


HE 


截面 ， 


tH 


的 缺陷 演化 规 得 


。 但 重 离 


能 量 下 ， 随 着 离子 的 核 数 增加 ， 辐 照 过 


on Atom) 平 均 能 量 均 力 
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FEER, H 
此 展开 研究 。 
本 文 在 前 
， 在 此 温度 采用 30 


前 对 不 同 核 数 的 重 


期 420 CC 环境 下 采用 30 MeV NP BF 


RE 
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DES 


子 种 类 众多 ， 在 相同 的 
才 程 中 产生 的 初级 离 位 原子 PKA, Primary Knock- 
增 大 ， 可 能 对 核 石 墨 的 缺陷 演化 过 程 


石墨 的 实验 


AEG IG-110 核 石墨 


完 还 较 少 ， 有 必要 对 


BI 


工作 的 基础 上 


RH 
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MeV 的 Ag Er Y- AEX IG-110 核 


25: 采用 微 


xdi gti 


对 核 石 墨 的 辐 照 


并 通过 
的 7A g5* Ez Tas FI. IG- 


mg 


光谱 的 特征 


110 核 石 墨 的 微 结构 影响 


果 ， 研 究 了 不 同 核 数 的 离子 辐 照 对 核 石 


1 实验 方法 
1. 1 实验 材料 
本 实验 采用 由 


EY 


所 示 。 辐 照 前 


， 将 IG- 


墨 在 不 同 


日 本 Toyo Tanso 公司 生产 的 细 唱 粒 核 石 墨 IG-110， 


110 核 石墨 样品 切割 成 20X3 mm EX 


石墨 薄片 ， 并 在 去 离子 水 和 丙酮 中 进行 超声 清 
120 人 真空 环境 中 烘 


在 


: 干 水 分 ， 并 使 用 铜 夹具 
表 11G-110 的 标 称 物理 力学 性 能 


固定 核 石 黑 


TED 


方便 辐 照 


进行 不 同 注 量 的 辐 照 研 
战 面 进行 表征 ， 获 得 了 截面 的 二 维 拉 
参数 Ip/IG6、FWHM(G) 以 及 G 峰 的 峰 位 偏 移 来 研究 
规律 ， 进 一 步 对 比 前 
中 照 损 伤 剂量 下 结构 的 影响 。 


BR: 
究 30 MeV 


期 58Ni5+ 离 子 BA A 


EE 
一 口 


其 主要 性 能 如 表 1 


宽 )， 厚 度 约 40 um 的 核 
洗 ， 以 除去 核 石 墨 表 面 的 污染 物 。 随 后 


及 时 拿 取 。 


Table 1 Nominal physical and mechanical properties of IG-110. 


性 质 Properties IG-110 
块 体 密 度 Bulk density (g: cm?) 1.77 
唱 粒 尺寸 Grain size (um) 20 
孔隙 度 Porosity (96) 21.3 
孔径 尺寸 Pore throat size (um) 2.0 
抗 拉 强 度 Tensile Strength (MPa) 39.2 
抗 压强 度 Compressive Strength (MPa) — 78.4 
热膨胀 系数 Coefficient of Thermal 4.5 
ae (10-6:°C-!) 

导 率 Coefficient of Thermal 120 


RUN (W:m-!:K-!) 


1.2 107Ags+ 离 子 辐 照 实验 


离子 辐 照 实验 在 英国 曼彻斯特 大 学 的 Dalton Cumbrian Facility (DCF)f 5 MV 加 速 


器 [史上 进行 。 在 孔径 和 样品 之 间 月 


MEANE. f 


使 用 陶瓷 加 热 片 将 温度 加 热 到 400 C, H 
示 离 子 束 辐 照 使 样品 的 温度 升 高 20 °C, ALE SEP E 
MeV Ag AT RHITH, MUE m EIR 
ERATIK, ASRS T IER EEM ATA, Ag ATER 
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EE 子 激发 。 实 验 过 程 中 ， 
EE 偶 和 热 像 仪 实时 监测 温度 ， 热 像 仪 显 
照 温 度 为 420 'C 。 使 用 离 焦 的 30 
FART IY SIA 


FE 量 。 通 过 测量 样品 电流 来 


更 大 ， 具 有 足够 的 离子 注入 深度 以 及 比 Ni 离子 更 高 的 辐 照 损伤 率 ， 便 于 辐 照 实验 以 
及 后 续 表 征 分 析 。 使 用 不 同 的 注 量 的 ”Ag 离子 辐 照 IG-110 样品 ， 具 体 的 辐 照 条 件 以 
及 与 我 们 之 前 的 工作 P3 中 3Nis 的 实验 条 件 的 对 比如 表 2 所 示 。 
表 2 核 石墨 材料 的 离子 辐 照 参数 
Table 2 Ion irradiation parameters of nuclear graphitic materials. 
离子 温度 离子 能 量 注 量 辐 照 损伤 剂量 
Ions Temperature( C ) Ion Energy(MeV) Fluence (ions/cm?) Displacements per 
atom(dpa) 

107 A g5* 420 30 0.3 X 1016 2.32 

107A g5* 420 30 0.9 1016 6.02 

58Nj5* 420 30 0.5X 10!5 2.70 

58Ni5+ 420 30 1.2X 109!5 6.21 

58Ni5+ 420 30 2.3X 1016 12.15 

58Nj5* 420 30 3.7X1016 19.46 
1.3 拉 曼 光谱 测量 


107 A g5* 离子 重 照 后 核 石墨 横 截 画 
[的 拉 曼 光谱 ， 将 离子 辐 照 后 
再 使 用 3 hm 砂纸 进行 打磨 ， 并 月 


T RT 


BON SP FRIES, 


DONC. SR EUG ae 


核 石 墨 的 拉 曼 光谱 采 月 
如 图 1(a) 所 示 ， 实 验 中 使 用 532 nm 绿色 激光 的 ViaReflex TMA EC 
共聚 焦 模 式 ) 采集 拉 曼 光谱 和 进行 拉 曼 光谱 线 扫 及 面 扫 。 轿 
mW 的 激光 功率 和 10 s 的 采集 时 间 ， 以 避免 激光 对 样品 的 影响 。 光 谱 测 量 范 围 定义 在 


英国 雷 


ij 上 的 微 区 拉 曼 表征 示意 图 如 图 1 rz. ARS 
的 样品 夹 在 两 块 长 方 体 铜 块 之 间 ， 然 后 与 铜 块 一 道 
H 1 pum 砂纸 和 50 nm 金刚 石 悬 间 液 依 
i 光滑 平整 ， 最 后 清洗 、 干 燥 后 用 于 进一步 表征 。 


样品 


AE 


尼 绍 公司 的 型 号 为 Renishaw inVia 的 拉 曼 光谱 仪 采集 。 


tA% (Renishaw, 


E 拉 曼 光 谱 采 集 过 程 中 使 用 5 


1000-2000 em" 之 间 ， 以 包含 石墨 拉 曼 光谱 的 D, G, D' 峰 。 为 了 进行 高 空间 分 辩 率 的 拉 


曼 光 谱 线 扫描 和 


微 动 XY 载 物 台 ， 在 拉 曼 线 扫描 


和 


A FS RE 


扫描， 在 实验 过 程 中 使 用 50X 物镜 。 通 过 耦合 拉 曼 光谱 仪 
! 达 到 了 约 1um 的 空间 分 辨 率 。 如 图 1(b) 


! 配 备 的 


所 示 ， 在 采用 微 区 拉 曼 光谱 对 样品 截面 进行 面 扫描 时 ， 设 置 的 x 轴 (深度 方向 ) 步 长 
为 1 hm，y 轴 【横向 方向 ) 步 长 为 2 hm， 每 个 拉 曼 光谱 二 维 成 像 图 的 大 小 为 20《〈 深 度 ) 
X15《〈 横 向 ) 个 像素 ， 扫 描 面积 为 20 hmX30 pgm， 以 获取 高 空间 分 辩 率 的 拉 曼 光谱 二 


Bs 


ERZE. XH WIRE 5.1 软件 对 拉 曼 光谱 的 D, G, D' 峰 进行 拟 合 ， 以 获取 各 个 峰 的 峰 
位 ， 高 度 ， 半 高 宽 等 信息 ， 用 于 分 析 石 墨 样品 中 离子 辐 照 导致 的 不 同 深度 处 的 微观 结 
构 变 化 。 分 峰 拟 合 过 程 各 峰 都 使 用 了 Lorentzian-Gaussian 混合 函数 峰 形 P5]。 


zs 


30 um 15pixels 


20 um 20pixels 
Depth(um) 


— Raman Laser 


Vacancies 


-T---- lon Range 


图 1 样品 辐 照 与 横 截面 1 


z 


KPC AN SET. (a) 微 区 拉 曼 装置 示意 图 ，(b) 二 维 拉 曼 光谱 物理 与 
像素 尺寸 〈 彩 色 见 网 络 版 ) 
Fig. 1 Schematic diagram of sample irradiation and cross-sectional micro-Raman spectroscopy. (a) Schematic 


diagram of the micro-Raman device ,(b) Two-dimensional Raman spectroscopy physics and pixel size (color 
online) 


1.4 SRIM 模拟 
Ay TRH SNIS AAS ATERA SR PES SRA, RRR IED REA 
离子 分 布 ， 采 用 SRIM(Stopping and Range of Ions in MatteDPg 软 件 的 全 级 联 损伤 模型 计 


lE 


y" 


S f 30 MeV NIM Ag EY SR EU 58 ICRU-906 CIS EJ 2.26g/cem3, fer. 
能 为 28eV) 的 能 量 损 失 ， 缺 陷 分 布 与 注入 离子 分 布 。 


2 ”结果 与 讨论 

30 MeV PNIA Ag 离子 辐 照 核 石墨 过 程 中 的 能 量 损失 、 缺 陷 分 布 和 注入 离子 
分 布 计算 结果 如 图 2 所 示 。 其 中 图 2(a) 为 30 MeV 的 5Ni5 和 Ag 离子 在 核 石墨 不 同 
深度 处 的 电子 能 损 (Electron energy loss)。 可 以 看 出 随 着 深度 的 增加 ， 电 子 能 损 逐 渐 降 
低 。 在 深度 约 为 6.9 umik, AS 离子 电子 能 损 接 近 于 0， 而 NI 离子 则 在 大 约 8 um 
后 才 逐 渐 降 低 。 图 2(b) 为 两 种 离子 的 核能 损 (Nuclear energy loss) 随 注入 深度 的 变化 。 在 
深度 约 为 6.4 um Xb, Ag 离子 的 核能 损 峰值 约 为 116 keVAmm， 在 深度 约 为 8.2 um 
处 ，58Nis+ 离 子 的 核能 损 峰值 约 为 7 keV/nm。 这 是 因为 Ag” 具有 更 多 的 核 数 ， 其 核 


阻止 本 领 更 大 。 图 2(c) 为 电子 能 损 和 核能 损 的 总 和 。 由 图 2(c) 可 以 看 出 入 射 离子 的 能 量 
损失 开始 由 电子 能 损 主 导 ， 逐 渐变 为 核能 损 主 导 ， 直 到 损失 完 所 有 能 量 。 图 2(d,e) 分 别 
为 NISA !07Ag# 离 子 在 核 石墨 中 的 空位 分 布 和 离子 分 布 ，SNi5 诱 导 的 空位 和 离子 分 
布 分 别 在 约 8.3 hm 和 8.5 hm 深度 处 达到 峰值 。!Ag5 诱导 的 空位 和 离子 分 布 分 别 在 约 
6.7 um 和 7.0 hm 处 达到 峰值 。 由 于 !07Ags# 离 子 的 核能 损 峰 值 更 大 ， 而 核能 损 是 导致 辐 
RRs EERIE), AI, Ag 离子 在 核 石墨 中 的 缺陷 产生 效率 (18265 

displacements/ion) L5 58Ni5+ 离 子 (9873 displacements /iom) 更 高 。 计 算 结果 还 显示 ，107Ags+ 
离子 传递 给 初级 离 位 原子 (PKA) 的 能 量 平均 约 为 3.408 MeV, SNM 离子 传 递 给 初级 离 


位 原子 的 能 量 平均 约 1.554 MeV。 
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2 使 用 全 级 联 损伤 模型 计算 出 30MeV SNIA ABS FEY Ar SSOCRU-906) 85r eE AT 
种 离子 产生 的 空位 与 离子 分 布 (a) 电 子 能 损 ，(b) 核 能 损 ，(c) 离 子 总 能 损 ，(d) 8NI, (e) Ag 
Fig. 2 Use the all-cascade damage model to calculate the energy loss of 30MeV *8Ni* and !°7Ag* ions in 


graphite carbon (ICRU-906) target, the vacancies and ion distributions generated by the two types of ions (a) 
Electron Energy Loss, (b) Nuclear Energy Loss, (c)Total Energy Loss, (d) ^9Ni**, (e) !°7Ag>*. 


a 


为 研究 | Ag RIE Be PARA PRCA OR, EF ERA 
YAS SE AT DT A as I TT HE TAH, TAS BOG G 峰 高 度 归 一 化 
后 的 结果 见 图 3。 其 中 ， 图 3(a, b) 分 别 显示 了 注 量 为 0.3X105 和 0.9 X 10/5 ions/cm? 的 
107Ag5+ 离 子 辐 照 后 的 拉 曼 线 扫描 结果 。 图 3(c, d) 分 别 为 两 种 注 量 下 不 同 深度 处 的 典型 拉 
曼 光 谱 。 


从 图 3(a, b) 可 见 ， 随 着 深度 的 增加 ， 线 扫描 图 分 为 两 个 明显 不 同 的 区 域 。 图 3(a) 中 ， 


深度 为 0-7 um 的 
在 辐 照 区 域内 ， 拉 曼 光 谱 会 


拉 曼 光谱 则 基本 保持 不 变 。 图 3(b) 也 呈现 了 类 似 的 变化 规律 。 


区 域 在 离子 的 射程 内 ， 是 辐 照 区 域 ，7 hm 之 外 的 区 域 则 为 未 辐 照 区 域 。 


随 深度 的 变化 而 产生 明显 变 化 。 相 反 ， 在 未 辐 照 区 域内 ， 


为 更 


观 地 看 到 不 同 深 度 处 的 拉 曼 光谱 ， 在 图 3(c, qd) 中 展示 了 表面 、 


3 um. 5 hm、7 um 以 及 典型 的 未 辐 照 区 域 的 拉 曼 光谱 。 从 图 3(c, 由 中 明显 可 以 看 到 在 
该 温度 下 30MeV 的 "Ag 离子 辐 照 后 的 IG-110 核 


深度 为 1 um. 


墨 在 同 深度 的 拉 曼 光谱 都 有 明显 的 


峰 ( 约 1360 cm). G 峰 ( 约 1580 cmD 和 D'l&(25 1620 cmD。 且 了 D 峰 与 G 峰 相对 较为 


独立 ， 两 峰 间 的 对 部 高 度 较 低 。 这 
KRRP, [Hii 


Lasithiotakis 


墨 时 ， 也 观察 


等 人 69 发现 辐 照 后 退火 会 降低 Iio Johns 等 


是 因为 辐 照 实验 中 的 高 温 条 件 会 抵消 部 分 辐 照 产 生 


高 温 环 境 只 


能 恢复 部 分 缺陷 ， 无 法 使 石墨 完全 恢复 到 未 辆 照 的 状态 9 。 


人 M1 在 使 用 高 温 中 子 辐 照 石 


到 缺陷 的 生成 和 恢复 达到 稳定 的 现象 ， 这 是 因为 空位 等 缺陷 在 高 温 时 能 


够 扩散 ， 而 这 些 缺 陷 可 能 会 复合 或 形成 更 大 的 缺陷 团 徐 3。 因此 在 辐 照 温度 为 420'C 的 


条 件 下 ， 不 同 深度 的 石墨 都 仍 保持 着 较 好 的 石墨 
3(o) 中 还 可 以 观察 到 ， 妊 
峰 逐 渐 增 强 ， 且 D 峰 与 G 峰 的 


在 图 


结构 [3]。 


深度 小 于 7 um 的 辐 照 区 域内 ， 随 着 深度 的 增加 ，D 
高 宽 也 随 之 增加 。 在 深度 约 7 um 的 拉 曼 光谱 中 ，D 峰 


高 度 与 D 峰 半 高 宽 和 G 峰 的 半 高 宽 达 到 最 大 值 。 在 深度 大 于 7 pm 的 未 辐 照 区 域 ，D 峰 


高 度 较 小 3 


基本 保持 不 变 。 


由 于 D 峰 高 度 的 增加 和 展 宽 对 应 核 石墨 中 缺陷 数量 的 增加 


B31， 表 明 核 石墨 在 Tum 深度 范围 内 ， 缺 陷 随 深度 的 增加 而 增加 ， 并 在 深度 为 7um 处 缺 


陷 浓 度 达 到 峰值 。 这 


的 结果 相 吻 合 。 


高 宽 


为 进一步 研究 


的 二 维 


成 像 图 ， 对 所 获取 的 拉 曼 光谱 进行 了 拟 合 。 
曼 光 谱 扣 除 多 次 函数 基线 ， 然 后 使 用 Lorentzian-Gaussian 混合 函数 进行 分 
区 域 和 较 高 辐 照 损伤 区 域 典 


在 图 3(d) 中 也 展示 了 相同 的 趋势 ，D 峰 高 度 与 D 峰 半 高 


/EZRBEZ^] 7 um 处 达到 最 大 值 。 
109Ag* 离 子 辐 照 对 核 石墨 微 结构 的 影响 ， 我 们 采用 微 区 拉 曼 光谱 对 
Ags ATARA IG-110 的 核 石 墨 样品 的 截面 进行 面 扫描 。 为 获得 拉 曼 光 说 


与 图 3(e) 中 模拟 的 Ag 离子 在 核 石墨 中 产生 的 缺陷 随 深度 变化 


宽 和 G 峰 的 半 


普 特 征 参数 


在 拟 合 过 程 中 ， 首 


型 的 拉 曼 光谱 拟 合 


可 以 明显 看 到 ， 核 石墨 样品 的 未 辐 照 区 域 和 受到 较 大 辑 
峰 很 好 地 拟 合 。 


6 将 所 采集 的 拉 
峰 拟 合 。 原 始 
结果 见 图 4。 在 图 中 ， 青 色 渐变 区 域 表示 
去 除 的 本 底 ， 红 色 区 域 代表 D le, HEA BURA G 峰 ， 绿 色 区 域 代表 DIE. 


从 图 4 中 


照 损 伤 的 区 域 均 可 采用 这 三 个 
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图 3 30MeV Ag Ex-T- fs f 
(b) 0.9X 10!6 ions/cm?; 不 同 深度 处 


络 版 ) 


Fig. 3 Normalized Raman spectra of nuclear graphite irradiated by !07Ag 


三 人 = 
EMS 


Ene 1400 AN 1800 2000 
Raman Shift /cm'! 


为 后 的 核 石 墨 不 同 深 度 处 的 拉 曼 光谱 对 比 。 
型 的 拉 曼 光谱 :(c) 0.3 X 1016 ions/cm?, (d) 0.9 X 1016 ions/cm? CX 


图 :(a) 0.3 X 1016 ions/cm?, 


E £50 pd 


RH 


5* ions as a function of different 


depths. The line scan graph (a) 0.3 X 10!6 ions/cm? (b) 0.9 X 101 ions/cm’; typical Raman spectra at different 
depths: (c) 0.3 X 101 ions/cm? ,(d) 0.9 X 101 ions/cm? . (color online) 
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4 核 石墨 在 辐 照 前 后 3 


型 的 拉 曼 光谱 拟 合 。(a) 原 始 核 石墨 ; 


Baseline 
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Raman Shift / em 


(b) 辐 照 后 核 石 墨 。( 彩 色 见 网 络 版 ) 


Fig. 4 Schematic diagram of the Raman spectra fitting for nuclear graphite. (a) Pristine nuclear graphite , (b) 


Irradiated nuclear graphite. 


(color online) 
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Position)、 峰 面积 (Peak Area). WE fay SE (FWHM)UU IER E FE (Peak Height) ‘J — 


拉 曼 光谱 的 D 峰 和 G 峰 的 峰 位 (Peak 


AE MAR 


绘 成 灰 度 映射 图 展示 在 图 5 中 。 图 中 ， 
相应 拉 曼 光谱 特征 参数 值 的 大 小 。 
峰 峰 位 、DD 峰 半 高 宽 、G 峰 峰 位 以 及 G 峰 半 高 
应 注 量 为 0.9X10! ions/cm? F D 峰 峰 位 、 

灰 度 映射 图 。 这 些 参数 的 灰 度 映射 图 
并 且 在 深度 约 7 hm 处 亮度 最 大 。 这 与 图 


D 峰 


FH 


8j D 峰 和 G IERI, A fey DE n] DA Sc OEC SS POUL BA BI TC 
HY Rare H TAEA SS ET e LES Sy BHO 


界 处 的 弯曲 可 
颗粒 和 石墨 化 沥青 基 粘 结 剂 颗粒 复杂 排列 形成 ， 


横向 从 左 往 右 表示 离子 注入 方向 ， 
图 5(a, c, e, g) 分 别 对 应 注 量 为 0.3x101 ions/cm2 的 D 


半 高 宽 、G 峰 峰 位 以 及 G WEF 
均 以 7 hm 深度 为 分 界线 ， 
2(e) 所 示 的 核 石墨 中 的 缺陷 分 布 范 转 


灰 度 值 代 表 


宽 的 灰 度 映射 图 。 图 S(al,cl, el, g1) 则 对 
高 宽 的 的 
左 侧 较 亮 ， 右 侧 偏 暗 ， 
一 致 ， 说 
规律 。 这 些 图 明暗 边 
核 石墨 由 石墨 化 填料 的 焦 几 
形成 微米 级 的 


制作 过 程 中 会 在 颗粒 间 


孔隙 9， 这 些 孔隙 不 会 导 儿 离子 能 量 损失 。 
图 5(b, 人 分 别 对 应 注 量 为 0.3 1076 ions/cm? 的 DD 峰 面积 和 G 峰 面积 随 深度 变化 的 
灰 度 映射 图 ， 图 5(bl, f1) 对 应 注 量 为 0.9X101 ions/cm? 的 DD 峰 面积 和 G 峰 面 积 随 深度 
变化 的 灰 度 映射 图 。 可 以 看 到 D 峰 和 G 峰 的 面积 随 深 度 的 变化 规律 不 明显 ， 并 且 在 高 
损伤 情况 下 ， 很 难 将 核 石墨 拉 曼 光谱 的 G 峰 和 了 D"? 峰 分 离 。 因 此 ， 使 用 D 峰 和 G 峰 的 面 
积 来 讨论 核 石墨 中 的 缺陷 演变 规律 是 困难 的 59。 
图 5(d, h) 分 别 对 应 注 量 为 0.3x1015ions/cm2 FÉ d I] D 峰 和 G 峰 高 度 随 深度 变化 的 灰 
度 映 射 图 。 图 5(d1, h1) 分 别 对 应 注 量 为 0.9x10!6 ions/em? 的 DD 峰 和 G 峰 高 度 随 深度 变化 
的 灰 度 映射 图 。 可 以 看 出 ，D 峰 高 度 随 深度 的 变化 不 明显 ， 但 代表 G 峰 高 度 的 图 5(h, 
hl) 以 7 um 深度 为 界线 ， 左 侧 较 暗 ， 右 侧 较 亮 。 说 明 G 峰 高 度 对 核 石 墨 中 的 微观 结构 
变化 敏感 。 

根据 前 面 提 到 的 石墨 结构 演化 的 三 阶段 模型 0% 223, G 峰 宽 度 与 晶 粒 尺 寸 相关 B” 381, 
随 着 FTWHM(G) 的 增加 ， 对 应 石墨 的 晶 粒 尺寸 减 小 。 从 图 5(g, g1) 所 示 FWHM(G) 的 灰 度 
映射 图 可 以 观察 到 ， 在 深度 为 7 um 处 ， 辐 照 区域 的 FWHM(G) 明 显 大 于 未 辐 照 区 域 ， 
这 说 明 !VAg* 离 子 辐 照 会 导致 拉 曼 光谱 的 FWHM(G) 增 加 ， 进 一 步 证 明 辐 照会 导致 核 石 
墨 中 的 缺陷 积累 。 图 5(g1) 中 辐 照 区 域 的 FWHM(G) 大 于 图 5(g) 中 对 应 区 域 ， 这 说 明 随 
TH, ASA SRE ret Ss RIG, KA SEU. 
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图 5 THER ? D 峰 和 G 峰 不 同 参 数 的 灰 度 映 射 图 。0.3 X10! ions/cm?: (a) D 峰 峰 位 ，(b) DIATE 
$R, Co) D 峰 半 高 宽 ，(d) DIRE, Ce) G 峰 峰 位 ，(f) G 峰 面 积 ， (g) GIEK ER, h) G 峰 高 度 ; 


(al)- ADH 0.9 X 10!° ions/cm? 3:3 


量 下 对 应 的 拉 曼 


参数 


Fig. 5 Grayscale map of different parameters for the D peak and G peak under different doses. 0.3x10!° 


(a) D Position,(b) D Area ,(c) FWHM(D),(d)D height,(e) G Position,(f) G Area,(g) FWHM(G),(h)G 


height,(al)-(h1) are the corresponding Raman parameter under 0.9x10!6 ions/cm? 


ions/cm?: 
根据 石墨 结构 演化 的 三 阶段 模型 0s, 221, 
中 的 缺陷 密度 ， 


HEMI, Ty/Ig 越 大 表示 石墨 中 的 缺陷 浓度 越 高 B7 791, 
核 石 墨 中 产生 的 缺陷 浓度 ， 将 图 


拉 曼 光谱 
这 是 因为 石墨 的 D 峰 来 源 于 石墨 缺陷 导致 的 对 称 破 缺 后 产生 的 声 子路 


5(d, h) 对 应 位 置 的 数据 相 除 获 


[1 


HT rn oS 


特征 参数 Ip/Io 可 以 月 


为 了 分 析 不 同 注 量 下 MAGE LTE 
KE BA 0.3x1016 


o 


ions/cm? 样品 的 IwIc 灰 度 映 射 图 。 同 到 
映射 图 。 对 应 的 结果 如 图 6(a, b) 示 。 从 图 中 可 以 清 


处 有 明显 的 界线 ， 左 侧 为 辐 照 区 域 ，Ip/Ic 更 大 ， 


将 图 6(a,b) 中 每 个 位 置 的 Ip/IG 与 深度 的 关系 绘制 成 散 点 图 


观察 到 两 个 注 量 下 Ile 都 在 约 7 um 处 达到 峰值 ， 


AES 


量 缺 陷 ， 


随 着 注 量 的 增加 ， 石 墨 中 会 生成 大 


， 可 以 获得 注 量 0.9x1015 ions/cm? 的 Ip/Ia MAK BE 


青 晰 地 看 到 ， 核 石墨 的 IwIc 在 约 7 hm 
右 侧 为 未 辐 照 区 域 ，Ip/Io 更 小 。 我 们 
分 别 见 图 6(c, d)。 可 以 

x 域 迅速 减 小 并 趋 于 稳 


^ 一 | 


然后 在 未 辐 照 区 


最 终 导致 辐 照 区 域 的 结构 变 得 无 序 。 


根据 Tuinstra 和 Koenig 提 出 的 TK 模型 中，IwIG 与 晶 粒 尺寸 (La) 成 反比。 对 比 图 6(c, d), 


0.9x101 ions/cm? 对 应 的 Ip/To 的 峰值 


大 于 0.3x10!6 ions/cm? 的 峰值 ， 说 明 随 着 注 量 的 增 
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图 6 不 同 注 量 的 "Ag ERA BETS IE ERE ABIT Ip/Ios Ca) 0.3x10!6 ions/cm2 灰 度 映射 图 ，(b) 
0.9x1016 ions/cm? AK ERR, Ce) 0.3x10!6 ions/cm2 散 点 图 ，(d) 0.9x1016 ions/cm? RLA I 


Fig. 6 Comparison of Ip/Ic at different depths of nuclear graphite irradiated by !07Ags* ions with different 
fluences . (a) 0.3x10!° ions/cm? grayscale map,(b) 0.9x10!6 ions/cm? grayscale map (c) 0.3x10!° ions/cm? scatter 
plots, (d) 0.9x10!6 ions/cm? scatter plots. 


与 Ib/Io 相似 ，G 峰 的 峰 位 变化 也 能 反应 石墨 中 的 微观 缺陷 数量 。 随 着 辐 照 注 量 的 
增 大 ，G 峰 蓝 移 所 ,2， 这 表明 石墨 中 的 缺陷 增多 。 首 先 为 了 量化 不 同 注 量 对 G 峰 的 偏 
移 的 影响 ， 在 图 7(a, b) 中 展示 了 0.3x10 和 0.9x1016 ions/cm2 注 量 下 受 辐 照 影响 较 大 的 


核 石 墨 拉 曼 光 谱 和 未 受 辐 照 的 核 石墨 拉 曼 光谱 。0.3x10!ions/cm2? 造 成 G 峰 蓝 移 7cm-1， 

0.9x10'° ions/cm? 造成 G 峰 蓝 移 17cm1。 证 明了 注 量 越 大 ，G 峰 蓝 移 越 多 ， 在 石墨 中 产 
生 的 缺陷 更 多 户 , 宝 。 为 了 增加 结果 的 统计 可 靠 性 ， 在 图 7(c, 四 中 绘制 了 G 峰 峰 位 的 平 
均值 随 深度 变化 的 散 点 图 。 在 图 7(c) 中 ， 随 着 深度 的 增加 ，G 峰 先 从 1573 cm! 蓝 移 到 
峰值 1583 cm!， 然 后 迅速 红 移 到 1580 cem! 并 保持 稳定 。 在 图 7(d) 中 ， 随 着 深度 的 增加 ， 
G IE, 1580 cem” 蓝 移 到 峰值 约 1584 cm ， 随 后 迅速 红 移 至 1580 cm"!。 在 两 种 注 量 下 ， 

G 峰 的 最 大 偏 移 都 发 生 在 损伤 积累 最 多 处 ( 约 6-7 um), mH. 0.9x101 ions/em? 的 '7Ag5* 
辐 照 在 损伤 最 大 深度 导致 的 G 峰 偏 移 量 比 注 量 为 0.3X10™ ions/em? 导致 的 G 峰 偏 移 更 
多 ， 这 对 应 石墨 结构 演化 的 三 阶段 模型 中 的 第 一 阶段 ， 既 石墨 逐渐 纳米 晶 化 ， 说 明 在 
本 实验 中 更 高 的 辐 照 注 量 会 导致 石墨 唱 粒 尺寸 更 小 ， 同 时 积累 更 多 缺陷 。 这 与 前 面 
Ip/IG 和 FWHM(G) 的 分 析 结 果 相 印证 。 图 7(o) 中 石墨 的 G 峰 位 置 在 深度 较 浅 ( 约 1-2 um) 
时 存在 较 大 的 偏差 ， 这 可 能 是 由 于 酚醛 树脂 的 影响 。 从 图 3(c, dd) 中 也 可 以 观察 到 ， 深 度 
较 浅 的 核 石墨 拉 曼 光谱 存在 较 多 的 噪声 和 较 大 的 背景 信号 ， 这 些 因 素 会 影响 峰 拟 合 的 
准确 性 。 
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图 7 不 同 注 量 的 核 石墨 G 峰 峰 位 变化 。 辐 照 损 伤 较 大 区 域 和 未 辐 照 区 域 的 拉 曼 光谱 对 比 图 : (a) 0.3 X 
106 ions/cm?, (b) 0.9 X1016 ions/cm?; 不 同 深度 处 G 峰 峰 位 的 标准 误差 图 : (c) 0.3 10!6 ions/em?, (d) 0.9 
X 10! ions/cm?。 


Fig. 7 The relationship between irradiation fluence and the G peak position of nuclear graphite. Comparison 
of Raman spectra between heavily irradiated regions and unirradiated regions: (a) 0.3 X 10!6 ions/cm?, (b) 0.9 X 
10/6 ions/cm?; Standard error plots of G peak at different depths: (c) 0.3 X 10'° ions/cm”, (d) 0.9X 10!6 ions/cm?. 
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zp, Vacancies 为 平均 每 个 入 射 离子 在 不 同 深度 处 单位 深度 内 产生 的 空位 数 ; 


ionsxA 

Fluence 为 离子 辐 照 注 量 ， 单 位 为 ions/cm2;， Density 为 原子 密度 ， 单 位 为 atom/cm3。 

图 8(a, pb) 中 对比 了 Ag 离子 和 SNI ATR PAY ASH Ip/Ia 8 FWHM(G)45 ft 
照 损伤 剂量 (DPA) 之 间 的 关系 。 其 中 SNES FIBRO BET A TE}. HPS 
次 实验 中 '"?Ag* 的 辐 照 损伤 剂量 (DPA) 最 高 为 6.02， 因 此 对 比 SNIS ATR P DPA<6 
的 数据 。 如 8 图 所 示 ， 随 着 辐 照 损伤 剂量 (DPA) 的 增加 ，Ip/le 和 FWHM(G) 随 之 增加 ， 
mH Ag ATIM Ip/Ig 和 FWHM(G) 增 长 速率 更 快 。 当 ! "Ag”* 辐 照 损 伤 剂量 达到 
4) 6 dpa 时 ，Ip/IG 约 为 1.34，FWHM(G) 约 为 55.18; 而 3Ni5 辐 照 损 伤 剂量 达到 约 6 dpa 
Hf, Ip/Ia 923 1.08，FWHM(G) 约 为 48。 在 相同 的 DPA F, Ag ET 48 RR LEG BNI 
子 辐 照 使 1G-110 的 拉 曼 光谱 的 To/Ig Al FWMH(G) 增加 更 多 。 这 说 明 AS TERA 
墨 中 积累 缺陷 的 效率 比 5SNi 离 子 更 高 。 从 级 联 碰 撞 角 度 分 析 ， 这 可 能 是 因为 在 相同 辐 
照 条 件 下 ，'”Ag* 离 子 传递 给 初级 离 位 原子 (PKA) 的 能 量 (平均 约 3.408 MeV), LE NIS 
离子 传递 给 初级 离 位 原子 的 能 量 (平均 约 1.554 MeV) 更 高 ， 更 高 能 量 的 PKA 原子 会 在 核 


Hn 
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速率 更 快 。 从 电子 能 损 角 度 分 析 ， 这 是 因为 电子 能 损 会 导致 核 石墨 中 的 缺陷 恢复 ， 使 
核 石墨 在 高 能 重 离子 辐 照 下 更 稳定 P1。SRIM 计算 结果 显示 ，30 MeV 的 NIYA TEIZ 

石墨 中 的 电子 能 损 ( 平 均 约 29.481 MeV) 高 于 !07Ag*#+ 离 子 的 电子 能 损 ( 平 均 约 29.052 MeV), 
因此 在 3Ni5* 离 子 辐 照 过 程 中 ， 核 石 黑 内 有 更 多 的 缺陷 被 退火 。 最 终 以 上 两 种 因素 共 
导致 了 相同 的 辐 照 损伤 剂量 (IDPA) 下 ，!07Ag# 离 子 会 比 Ni 离子 在 核 石墨 中 产生 更 多 
的 缺陷 。Gaweda SWRI, j He* 离 子 相 比 ， 更 重 的 Ar 辐 照 核 石墨 的 Ip/Ig 更 高 ， 
表明 更 重 的 离子 辐 照 时 ， 核 石墨 中 的 缺陷 更 多 。 

在 图 8(a, b) 中 还 可 以 观察 到 ， 随 着 DPA ASHI, Ag 离子 和 SNI 离子 辐 照 的 
IoIe 和 FEWHM(G) 都 呈 增 加 趋势 ， 并 未 出 现下 降 现象 。 根 据 石 墨 结构 演化 的 三 阶段 模型 
ns 21， 本 实验 辐 照 的 核 石墨 的 结构 演化 仍 处 于 第 一 阶段 ， 拉 曼 光 谱 表 现 为 Dy/Ia 和 
FWHM(G) 增 加 B%» 和 ]。 这 是 因为 随 着 离子 辐 照 损伤 剂量 的 增加 ， 核 石墨 中 会 产生 大 量 的 
PKA 原子 ， 进 而 产生 大 量 级 联 碰撞 ， 这 将 在 石墨 烯 层 内 和 层 间 产生 大 量 的 缺陷 鸣 ， 如 
石墨 烯 的 层 间 原 子 会 增加 、 石 墨 烯 层 间 出 现 螺旋 位 错 、 沿 平面 的 棱柱 边 位 错 等 缺陷 [9。 
这 些 缺 陷 也 可 能 导致 石墨 烯 层 曲折 、 断 裂 和 裙 皱 缺 陷 湖 5。 石墨 中 缺陷 积累 和 石墨 唱 
粒 尺 寸 减 小 将 导致 石墨 纳米 晶 化 。 
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图 8 Ag Ex FAN SNIS A FORE IG-110 的 拉 曼 光谱 特征 参数 随 DPA 变化 的 散 点 图 。(a) In/Ie, (b) 
FWHM(G) 


Fig. 8 Scatter plot showing the variation of Raman spectral characteristic parameters of IG-110 irradiated 
with 107Ag and 55N15*P3! ions as a function of displacement per atom (DPA). (a) Ip/Ic, (D) FWHM(G) 
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化 曲线 进行 了 分 析 。 为 了 进一步 研究 Ag FA 5Nis 离 子 在 核 石墨 中 产生 的 缺陷 演 
化 规律 ， 对 图 8 中 的 Ip/IG 和 FWHM(G) 数 据 进行 处 理 ， 结 果 如 图 9 所 示 。 红 色 实 心 圆 点 
和 红色 空心 圆 点 分 别 表 示 Ag 离子 辐 照 区 域 和 未 辐 照 区 域 的 核 石墨 拉 曼 光谱 数据 ， 
黑色 实心 方块 和 黑色 空心 方块 分 别 表示 58Nis 离 子 辐 照 区 域 和 未 辐 照 区 域 的 核 石墨 拉 曼 
光谱 数据 ， 绿 线 为 参考 文献 上 中 不 同 温 度 下 石墨 化 数据 的 拟 合 直线 。 数 据 处 理 过 程 中 


对 每 个 核 石 墨 样品 在 同一 深度 采集 到 的 To/Ia 和 FWHM(G) 计 算 了 平均 值 和 标准 差 ， 并 
将 其 与 Ni 离子 数据 局 进行 对 比 ， 如 图 Pras. "Ag 离子 和 5N 计 离子 辐 照 数据 的 线 
性 拟 合 结果 如 表 3 所 示 。!'"Ag”* 离 子 的 FWHM(G) 变 化 范围 在 约 30-60cm-! 之 间 ， 拟 合 斜 
XH 0.02058. Kd 9 未 辐 照 区 域 中 ，!7Ag# 离 子 辐 照 导致 的 FWHM(G) 主 要 分 布 在 约 20 - 
26 cm 之 间 ，Ip/Ie 随 FWHM(G) 的 增加 而 增加 。 两 种 离子 辐 照 区 域 的 拟 合 曲 线 均 未 偏离 
绿色 的 石墨 化 直线 ， 这 说 明 核 石墨 仍 保持 较 完整 的 晶体 结构 ， 证 明 本 实验 中 核 石墨 的 
结构 演化 过 程 处 于 三 阶段 模型 的 第 一 阶段 ， 核 石墨 逐渐 纳米 品 化 ， 这 也 与 前 面 Ip/I6， 
FWHM(G) 和 G 峰 峰 位 的 分 析 结 果 相 印证 。 在 图 9 中 ， 对 于 相同 的 FWHM(G)，!7Ags 
辐 照 区 域 测 得 的 T/T EG %Ni5* 辐 照 区 域 的 更 大 ， 这 说 明 更 重 的 重 离子 辐 照 会 在 核 石 夺 中 
产生 更 多 的 微观 缺陷 ， 缺 陷 积 累 效率 更 高 ， 唱 粒 尺 寸 更 小 ， 从 而 导致 核 石墨 纳米 晶 化 。 
表 3 Ags 和 s8NistD3] 拟 合 结果 对 比 


Table 3 Comparison of fitting results for !"Ag5* and 58Nis+P3] 


离子 种 类 拟 合 结果 Fitting results 
Ion species Ip/Ic= 

107 A g5* 0.02058*(FWHM(G)+9.53) 
58Ni5+ 0.027*(FWHM(G)-7) 
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图 9 不同 离子 辐 照 区 域内 (实心 符号 ) 和 未 受 辐 照 区 域 〈 空 心 符号 ) 的 Ip/Io vs FWHM(G) 


Fig. 9 Ip/Ic vs FWHM(G) for irradiated regions (solid symbols) and unirradiated regions (hollow symbols) 
under different ion irradiations. 


3 ”结语 

本 研究 采用 了 30 MeV 的 Ag ATRE 420°C 下 辐 照 核 级 石墨 IG-110， 并 利用 拉 
曼 光 谱 研 究 不 同 离 子 束 辐 照 对 核 石墨 的 影响 。 结 合 SRIM 模拟 结果 ， 验 证 了 重 离子 辐 照 
在 核 石墨 中 产生 的 损伤 深度 分 布 。 通 过 分 析 拉 曼 光谱 的 Ip/Io, FWHM(G)RI G 峰 峰 位 ， 


得 到 以 下 结论 。 


(1) 30 MeV 的 Ag A TERS EK A SRI I IEEE EZ 7 um 的 缺陷 层 ， 通 
过 分 析 核 石墨 截面 的 拉 曼 光谱 特征 值 o/a FWHM(G)I. G 峰 峰 位 )， 实 现 了 在 一 个 
核 石 墨 样品 中 得 到 不 同 辐 照 损伤 剂量 梯度 (0-6 dpa) 下 的 缺陷 演化 规 得 

(2) 在 辐 照 温度 为 420C， 辐 照 损 伤 剂量 高 达 6 dpa iN, IIa FWHM(G)AI G 峰 
峰 位 均 随 注 量 的 增加 而 增加 。 根 据 核 石墨 结构 演化 的 三 阶段 模型 ， 本 实验 中 核 石 墨 的 
结构 处 于 三 阶段 模型 中 的 第 一 阶段 ， 唱 粒 尺 寸 减 小 ， 核 石墨 逐渐 纳米 唱 化 。 通 过 拟 合 
107A o +All 5Nis+ 辐 照 区 域 的 Ip/Ig 和 FWHM(G) 的 线性 关系 ， 也 证 明 本 实验 中 核 石墨 仍 保 
持 较 好 的 晶体 结构 ， 处 于 向 纳米 唱 化 发 展 的 阶段 。 

(3) 在 相同 DPA F, Ag ATHE 5Nis+ 离 子 辐 照 的 核 石墨 拉 曼 光 谱 的 I»yIs 和 
FWHM(G) 更 大 。 说 明 相 同 辐 照 损伤 剂量 下 ， 核 数 更 多 的 离子 在 核 石墨 中 的 缺陷 积累 效 


yor 
o 
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